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Schraelzkleber, Yerfahren zu seiner Herstellung und 
seine Verwendung. 



Vorliegende Erfindung betrifft Klebstoffe, insbesondere 
die Klasse von Klebstoffen, die als Schmelzkleber (HeiB- 
schmelzklebstoffe, "hot-melts") bekannt sind. Thermo- 
plastische Klebstoffe Oder Schmelzkleber erfreuen sich 
einer stetig ansteigenden Benutzung fUr viele industrielle 
Anwendungen. Diese Kleber sind feste Oder halbfeste . 
Kombinationen von filnbildenden Harzen, klebrigmachenden 
Harzen, kautschukartigen Polymeren, Weichmachern, Wachsen 
und Shnlichen Stoffen, die zur Klebstoffzusammensetzung 
zugegeben werden> urn ihr verschiedene Eigenschaften zu 
verleihen. 

Klebebindungen aus Schmelzklebern sind besonders brauchbar, 
weil sie 1) 1002-ig feste Materialien sind und 2) auf ein- 
fache Weise durch KUhlung schnell zShe Klebebindungen bilden 
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d.h, es brauchen keine L5sungsmittel verdampft werden, 
usw. ES konnen Schraelzkleber hergestellt werden, die in 
AbhSngigkeit ihrer Zusammensetzung gute Klebrigkeit, hohe 
Bindefestigkeit, gute Plexibilitat , gute Eigenachaften 
bei niederer Temperatur und gute Bestandigkeit gegenUber 
der Umgebung und dergl. aufweisen. 

Eine typiische Klasse von Schmelzkl'ebern verwendet Poly- 
olefin-Polymere als Grund- Oder Tragermaterial. Das Poly- 
olefin-Grundmaterial ist gewfihnlich mit anderen Polymeren 
und Copolymeren, klebrigmachenden Harzen sowie mit Modi- 
fizierungsmittel und Additiven vermis cht* In der Kegel 
ist der Polyolefin-Grundstoff Polypropylen (entweder 
ataktisches oder kristallines Oder beides) Oder Poly- 
athylen. 

Trotz des gewaltigen Aufschwungs in der Verwendung von 
Schmelzklebern und der Vbrteile^die durch ihre Verwendung 
erzielbar sind, ist das AusmaB ihrer Verwendung dennoch 
durch mehrere emstliche Mangel begrenzt. Schmelzkleber 
auf der Basis von Polyolefinen leiden g;ewBhnlich beispiels 
weise an dem' Mangel > dafi keine starke A^hasion an nicht 
porSsen metallischeri Oberfiachen, wie z.B. aus Alurainiurai, 
Stahl und dergl* gegeben ist. Wenn sie nicht in geeigheter 
Weise modifiziert sind, .neigen sie auch dazu bruchig zu 
sein.^ Alle Schmelzkleber leiden im allgemeinen darunter, 
daB sie bei erhohten Tempet^aturen geringe Bindefestig- 
keiten aufweisen. Wenn sie erwarmt werden, selbst auf ; 
Temperaturen unterbalb ihrer Schmelzpunkte, neigen sie 
dazu^ zu erweichen und an Pestigkeit zu verlieren* 

GemaB der Erfindung werden Schmelzkleber hergestellt > in 
denen zumindest eine der herkBrnmlichen Polyplefinkoinpo- 
" rienten ganz oder. teilweise zur ErhBhung der Klebebindung 
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des Schmelzklebers an nicht por5se metallische Oberf lichen 
mit einem Monomeren wie z*B. Acrylsaure Oder einem Deri vat 
derselben gepfropft wird. Eine Besonders bevorzugte Komponeri' 
te des neuen Schmelzklebers ist Polypropylen mit einer 
verhaitnismasig hohen SchmelzfluBgeschwindigkeit , d.h. 
10 - 500, welches mit etwa 1-15 Gew.-jS Acrylsfture ge- 
pfropft ist. 

Es wurde gefunden - was ein einzigartiges Merkmal der 
Erfindung ist - 5 daB neue Klebemittel hergestellt werden 
konnen » indem man die Polyolefinkomponenten einer hex^ 
kSmmlichen Schmelzkleberformulierung ganz Oder teilweise 
durch eiii Pftopfpolyraeres ersetzt, ir^?iem der aufgepfropfte 
Teil ein polares Monomeres , vorzugsweise eine ungesSlttigte 
saure Oder ein Deri vat derselben ist, die auf das Grund- 
gerflst eines ungepfropften Polymeren pfropfpolymerisiert 
warden* 

Der Begriff "Kleber" wird im vorliegenden im Sinne einer 
Substanz gebraucht," welche aufgrund einer Oberfiachen- 
aiiziehung Stoffe zusammenhait • 

Infolgedessen muB ein Schmelzkleber, wenn er auf eine 
Substanz aufgebracht wird, flUssig und oberfiachenaktiv 
genug sein, urn das Substrat zu benetzen. Sodann mufi er 
fahig sein auszuhSrten oder abzubinden, -so^dafi er hphe 
Kohasionskrafte entwickelt. Vorzugsweise soil eine solche 
Kohasionsfestigkeit erreicht werden, die mit derjenigen 
vergleichbar ist, welche von einem giefibaren thermoplastic 
schen Oder warmehBrtbaren Material zu erwarten ist. 

Herkommliche Schmelzkleber sind wohlbekannt und umfassen 
eine grofie Vielzahl von beschriebenen Systemen und Systemen 



309842/1098 



- H " " 

• .23,166TA 

die im Handel. tatsSchlich verw^ndet werden. Qanz allgem^in 
wir^d die Hauptkomponente ein Grundpolymeres sein, das 
ein strukturell festes Polyolefin, wie z\B. PolyS^hylen 
Oder Polypropylen sein kanri, um die hohe KohSsionsfestig- 
keit zu gewShleisten, wenn der Kleber nach Abkuhlung er- 
st arrt. Andere wegen ihrer stfukturellen Eigenschaften 
benutzte Polymere sind beispielsweise Polyamide^ Vinyl- 
acetatpolymere. Polyester, Polycarbonate, Polyvinylchlorid, 
Wachse sowie Saran und dergleichen; gewShnlich werden 
jedoch auch andere Komponenten eingemischt. 

So kannen Schmelzkleber auch eine elastomere Komponente 
wie z.B^Athylen-Propylen-Kauti^chuhe (EPR)^ Xthylen-Propylen- 
Dienmonomer-Terpolymere (EPDM), Polyisobutylen-; Butylr 
kautschukfjChlorierte PolySthylene, chlorierte ButylkautschU' 
ke und der^ichen enthalten. 

In der Kegel werden Elastomere mit einer verhaithismSfiig 
geringen Ungesattigtheit Oder Qberhaupt keiner UngesSttigt- 
h^sit, wie. oben beschrieben, benutzt, da es wUnschenswert 
ist. Oxidation zu vermeiden> die bei-hoch ungesSttigten 
Elastomeren auftritt* 

Dariiberhinaus kSnnen andere nicht elastomere Polymere 
eingemischt werden. Diese Pplymeren kBnnen Bio ckcopoly mere 
von Kthylen und Prppylen, nicht statistische Copoiymere 
von Xthylen und' Propylen miteihander und mit Vinyl- und 
Ally Imonomeren wie Vinylacetat, Styrol, Acrylsaure, Acry- 
laten und dergl* umfassen* Urn die besonderen beabsichtigten 
Ziele zu erreichen> kSnnen die verschiedensten Olefinpoly- 
meren und -copolymeren gewflhlt werden. 
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Ein anderes herkSmmliches Additiv fU^ Schmelzkleber umfafit 
ein klebrigmachendes Harz und/oder Polymeres. Im al}.ge** 
meinen umfassen die klebrigmachenden Mittel Kollophonium^ 
hydriertes Kollophonium, Polyterpene, Terpenphenolverbin- 
dungen, Kollophoniumester , ataktisches Polypropylen, Erd- 
eikohlenwasserstoffharze, Polybutene und chlorierte Bi- 
phenylharze, die 30 - 65? Chlor enthalten . 

Verschiedene geraischte Additive k5nnen in den neuen Kleber 
gemSfi der Erfindung einverleibt werden* Bei der Einstellung 
der Viskositat und Harte ist die Verwendung von Wachsen 
Oder wachsahnlichen Stoffen» vrie z.B. Erd61wachsen wie 
Paraffin und mikrokristallines Wachs Oder synthetische 
Wachse, wie Pis cher-Tropsch- Wachs besonders brauchbar* 

Im folgenden wird eine n^here Beschreibung der bevorzugten 
neuen Komponenten des erfindungsgemSBen Klebers und ihrer 
Herstellungweise gegeben: 

Beim neuen Kleber ist die Verwendung von Pfropfpolymeren 
raSglich, die nach bekannten Verfahren, z«B, gemSfi der 
US-PSs 3 177 269, 3 177 270 und 3 27O O90, GB-PSs 1 217 231 
und 679 562,hergestellt w.urden. 

Die bevorzugten modifizierenden Monomeren, die auf das 
Grundgerttst aufgepfropft werden, sind ungesattigte C^-bis 
C^Q-Mono- und Polycarbonsfiuren mit vorzugsweise zumindest 
einer olefinischen Doppelbindung, deren Anhydride, Salze, 
Ester, Kther> Amide, Nitrile, mit Thio-, Glycidyl-, Cyano-, 
Hydroxy-, Glycol- Oder rait anderen Resten substituierte 
Der i vat e. 

Beispiele fur derartige SSuren, deren Anhydride und 

Deri vat e sind Maleinsflure, Pumars^ure, ItaconsSure, Zitronen 
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So weisen gepfropfte Polymere mit einer hohen Schmelz-' 

fluBgeschwindigkeit eine dopp^te Adh^sionswirkung auf . 

Die eine Wirkung wird durch die Benetzungsaktivitat des 

leichter flieBbaren Polymeren erreicht, und die andere 

ist die chemische Anziehung der ^tiven Gruppen auf das 

/Von 

aufgepfropfte Polymere,z.B.' Carbonsauregruppen, Glycxdyl- 
gruppen etc. Diese Anziehung ist besonders brauchbai?. 
hinsichtlich nicht porSser Oberflachen. 

Die aufgepfropfte' Polymerkomponente des erfindungsgemasen 
Klebers kann in mehreriei Hinsicht gekennzeichnet warden, 
so. durch 

1) einen Schmelzindex (MFR) von 1 bis loOOO, vorzugsweise 
10 bis 250, insbesondere 10 bis 300 und ganz besonders 
zumindest 25 %5 besser zumindest 50 % und am besten 
ziunindest 3OO- % hSher als derjenige des Aus gangs- - oder 

- Grundpolymeren mit einem Schmelzindex von >1 bis 20, 
gemessen unter den Bedingungen des ASTM-Tests Nro D-1238- 
' 65T; . 

2) ein Gehalt am Pfropfcoinonbmeren|von 0,1 bis 50, yorzugs- 
- weise 1 bis 25, insbesondere 2 bis lO^; bezogen auf 

das Gesamtgewicht des Pfropf copolymereni' 

3) eine Pormzunahme (die swell) von zumindest 0,05, vorzugs- 
weise 0,10 einer Einheit weniger als .diejenige des 
Grundpolymeren. 

Die besonders bevorzugte Komponent'e der Erf indung ist 
ein Polymeres, das nach einem Verfahren hergestellt wurde, 
bei dem ein Polymeres eines Cg- bis Cg-Mono-a-olefins 
Oder dessen Copolymeren mit reaktiven Monocarbonsauremono-^ 
meren gepfropft wird. Die Polymeren der Cg- bis' Cg^Mono- 
a-olef ine werden gewBhnlich als Polyolef ine bezeichnet , 
und ztim Zweck dieser Erf indung umfassen sie Copolymere 
der C«- bis Cp-Mono-a-olefine miteinander und mit anderen 



309842/ 1098 



/ 



- 6 - 



• 23166U 

/(citronic acid) 
s^ure, Acrylsfiure, Glycidylacrylat, C^-bis CgQ-Alkyi- 

cyanoacrylate, Hydroxy-Cg- bis CgQ-alkyl-methacrylate, 

AcrylpolySther, Acrylsaureanhydride, MethacrylsSure, Croton- 

s&axpe, Isocrotobsaure, MesakonsSure, AngelikaaSure, Malein- 

sSureanhydrid, ItaconsSureanhydrid, Citrakonsaureanhydrid, 

Acryinitril und Mfethacrylnitril j auch sind Metallsalze 

der Sauren brauchbar. 

Andere Monomere, die entweder als solche oder in Kombina- 
tion mit einer oder mehreren der Carbons auren Oder deren 
Derivaten benutzt werden kSnnen, sind beispielsweise 
CjQ- bis C^Q-Vinylmonoraere wie aroraatische Monovinylver^ 
bindungen wie z.B. Styrol, Chlorstyrole, Bromstyrole 
a-Methyl3tyrol und dergleichen. 

Andere Monomer e, die verwendet werden kfinnen, sind C^^- 

lo 

bis C^Q-Vinylester und Allylester, wie z»B. .Vinylbutyrat , 
Vinyllaurat, Vinylstearat, Vinyladipat und dergleichen, 
Monomere mit 2 oder mehr Vinylgruppen wie z.B. Di vinyl- 
benzol, Sthylendimethacrylat , Triallylphosphit, Dialkyl- 
cyanurat und Triallylcyanurat . 

Ungeachtet dessen sind die besten Ergebnisse erzielenden be- 
sonders bevorzugten Ausftlhrungsformen der Erfindung 
diejenigen, in denen das Pfropfpolymere einige hochspezi- 
fische Kriterien erfttllt^An erster Stelle ist zu beachten, 
dafi das Pfropfcopolymere nicht nur eine aufgepfropfte 
aktive Punktionalitat enthalt, sondern dafi auch das Grund- 
polymere selbst eine betrachtlich veminderte Schmelz- 
viskositat aufweist, so dafi es mit anderen Komponenten 
der gesamten Zusammensetzung des Fllebers vertraglich ist 
und auch einen viel starkeren AdhasionseinfluB auf die 
Gesamtzusaimaensetzung ausUbt. 
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Monomeren sowie die Homopolymere:. Geeignet. sind .auch. 
Polymefe.die geringe Mengen einer • Diolef inkomponente wie 
Butadien oder Isopren enthalfcen.. 

Die Polyolefine werden hergesbellt, indem nan in den 
meisten Fallen einen Katalysator vom Ziegler-Typ, oder 
auch Phiilips-Katalysatoren und Hochdruckverfahren anwendet . 
Die Verfahren zur Herstellung der Cg- bis Cg-Polyolefine 
sind gut bekannt und bilden keinen Be^ndteil vorliegender 
Erfindung.. . • ' 

Beispiele geeigneter, sowohl plastischer als auch elasto- 
merer Polyolefine sind: PolySthylen niederer. oder hoher 
Dichte, Polypropyien, Polybuten-1. P61y^3-methylbuten-li. 
Poly-U-methylpenten-l, Copblymere von Monoolefinen rtat 
anderen Olefinen (Mono- oder Diolef ihen'X oder Vlnylmono- 
mere wie z.B. Copolymere von Kthylen und Propylen. oder 
mit einem Oder mehreren zusatzlichen Konomeren. d.h. EPDM, 
Xthylen-Butylen-Copolymer , Xthylen-yinylacetat-Copolymer 
. Rthylen-Rthylacrylat-Copolymer. Propylen/M-Methylpenten- . 
l-Copolymer und dergleichen. 

Unterden Begriff "Copolymer" fallen 2 oder mehrere mono- 
mere Bestandteile und"-deren substituierte Derivate. 
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Die erfindungsgemSB verwandten bevorzugten Polyolef ine 
enthalten Propylen und/oder Sthylen, d.h. Polypropylen 
und Polyathylen. Das erfindungsgentSB als Grundmaterial 
verwendete Ausgangapolymere besitzt vor.ugsweise einen 
Schmelzmdex (MI) von. 0,1 bis i,0, insbesondere 5 bis ^0 
und noch besser von 15 bis HQ, und eine Schmelafiufi. 
geschwindigkeit (MPR) zwischen etwa 0,1 bis 50. insbesondere 
0,1 bxs 5,0 und noch besser von 0.5 bis 2. Diese Schmelz- 
fluBgeschwindigkeiten entsprechen etwa durch Viskositats- 
messung bestinuntej^Molekulargewichten von 500 000 bis 
2 000 000. 

Bei der Herstellung von normalerweise festen Poly^eren von 
1-Olefinen werden fUr Kontrollzwecke Mufig bestimmte 
rheologische Eigenschaften verwandt. Eine dieser rheologisch 
Exgenschaften. die ttblicherweise besonders verwandt wird 

welJr.'^T'''""'" Schmelzfiu-Bgeschwindigkeit. 
Id 1 der PoWen charakteriLer t 

Der Schmelzindex von PolySthylen wird normalerweise nach 
de. ASTM-Test D.1238.65T gemes.en. In diesem Test wird 
dxe Geschwindigkeit des Strangpressens in g/io Min. (durch 
erne iJffnung von 0,2096 cm Durchmesser und eine LSnge 
von 0,800 cm) fttr das Polymere bei 190°c unter dem Gewicht 
exnes Kolbens mit einem Durchmesser von 0,9i»5 cm und einem 
Gewxcht zusaamnen mit seinem Stempel von 2 160 g bestimmt 
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Die SchmelzflufigescKwiridigkeit CMPR) von Polypropylen . 
wird nach dem gleichen Verfahren, mit • Ausnahme einer 
Temperatur y.on 230^0, nach ASTM D-1238-65T bestiinmt^. 

Die fttr die Bestimmung des Schmelz indexes verwandte 
Apparatur wird in dem ASTM-Handbuch als "dead-weight 
piston plastometer" bezeichnet« 

Allgemein gesprochen, das Polypropyleh aus einem Reaktions- 
gefSfi wird eine*. MPR von unter 1 bis zu 30 bes itzen^ 
wSlhrend Polyethylene aus dem Reaktionsgef Sfi einen MI . 
von etwa unter 1 bis 4o haben fcSnneno 

Die bevorzugten, auf die Cg bis Cg- Polyolefin- und anderen 
Polymeren der vorliegenden Erf indung zu pfropf enden Mono- 
raeren sind MaleinsSureanhydrid, AcrylsSure, MethacrylsSure, 
Glycidylacrylat , Hydroxyraethacrylat und deren Derivate. 
Andere Polyraerej^ die ebenfalls verwendet werden^Cnnea, 
sind an anderer Stelle der vorliegenden Beschreibung 
beschrieben, Andere Monomeren kSnnen zur Hersteiluhg von 
Pfropf copolymeren im Gemisch mit dleserij^ wie MaleinsSiire- 
anhydrid(MA), Styrol, saure Ester, Salze und dgl, zugesetzt 
warden* Werden Pfropf polymer e von MA gewilnscht, so sind 
dem MA allein gegentiber MA und Styrol und MA und AcryisSure 
bevorzugt • 

Die Pfropfreaktion kann durch einen Initiator 'fttr ^rreie 
Radikale initliert x-^erden^ wobei der Initiator vorzugsweise 
eine organische Persauerstoffverbindung isto Besonders 
bevorzugte Peroxide sind &**Butylbenzpat , Dicumylperoxid, 
2,5-Dimethyl-2,5-di-tertrbutylperoxy-3-hexi.n (Lupersol 130 )> 
Q:,<t*~Bis(terto-Butylperoxy)diisopropylbenzoI(VuICup R) 
Oder jed.er Initiator far freie Radikale mit einer Halb- 
wertszeit bei einer Temperatur Uber 8p^C von 10 Stunden 
Oder Gemische derselben. Im allgemeinen- ist 
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die Verbindung umso besser, je hOher die Zersetzungs- 
temperatur der Sauerstoff verbindung ist. Diesbezttglich 
wird auf Seite 66 und 67 von Modern Plastics, November 1971 
Bezug genommen* 

Weitere Einzelheiten bezttglich. der Pfropfreaktion und der 
verwendeten Vorrichtung werden in der DOS 22 16 7l8 be- 
scbrieben. 

ft 

Der Ausdruck "Porinzunahme"(die swell) ist in der Kunststoff- 
techiiik gut bekannt. Eine Diskussion des Ausdruckea ^wie er 
erhalten wird und seine Anwendbarkeit auf Polymereiist 
ebenfalls in der DOS 22 16 718 zu finden. 

Die Pfropfpolymeren mit auseergewohnlich hoher MPR (d,h. 
seiche mit einer MPR von etwa 20 bis 1 000) konnen ebenfalls 
durch Verwendung eines Ausgangspolymeren mit einer MPR 
in diesem Bereich und konventionelles Pfropfen und/oder 
zusStzlichen Abbau hergestellt werden. 

Pilme und (JberzUge, die aus den gepfropften Polymeren 
hergestellt werden oder laminiert sind oder auf andere Pilme 
und Strukturen aufgebracht sind, die aus .polaren 
Honoraeren hergestellt wurden, zeigen hervorragende Eigen- 
schaften. Nylon und andere polar e Materialien kOnnen als 
Grundstruktur verwendet werden. 

Zusaramenfassend ist zu sagen, daB die erfindungsgemSfien 
Pfropfcopolymeren aufgrund ihrer einzigartigen chemischen unc 
physikalischen Eigenschaf ten hervorragende Verwendung als 
Bindemittel, Klebstoffe und ttberzttge besitzen. Die 
Pfropfcopolymeren sind besonders gut geeignet als Kleb- 
stoffe fdr Metalle und kSnnen in Form von Klebefolien, 
KlebebSndern oder laminierten Produkten verwendet werden. 



309842/1098 



2316614 



Sie kSnnen konventionelleh Klebstoffgemischeri zugesetzit 
werden. • 

Der Initiator -ftir freie Radilca.le wird in Mengen von 

0,065 bis 5, vorzugsweise 0,02 bis 2 und insbesondere 

von 0,02 bis 1,0 Gew.-}5 bezogen auf das Polymer© verwendet. 

Das Monomere, das pfropfpolymerisiert Wird, wird in Mengen 
von 0,01 bis 100, vorzugsweise von 0^05 bis 50 und ins- 
besondere von 0,1 bis 25 Gew.-J^ des Grundpolymeren ver- 
wendet. Ein besonders bevorzugter Bereich liegt bei 
0,i bis 15 Gew.-?. Bei diesen Mengen werden hohe Pfropf- 
umsetzungen erhalten. Weiterhin konnen die AdhSsions- 
eigenschaften selbst mit solch geringen Mengen des 
Pfropfmonoiaeren gegenttber denen des Grundpolymeren eben- 
falls stark erhSht werden, 

Im allgemeinen werden das Monomer e und der Initiator 
zusammengemischt und gleichzeitig zugesetsft, iflit Ausnahme 
des Palls der Verwendung eines ttberwiegend aus PolySthylen 
Oder Sthylen bestehenden Copolymeren. 

Daher werden bei der Beschreibung des erfindungsgemSfien 
Verfahrens von Zeit zu Zeit bestimmte Unterschiede in 
den anwendbaren Verfahrensbedingungen angewandt, wenn die 
primMren Eigenschaften des Polymeren als Ergebnis 
seines fithylengehaltes bestimmt werden. 

ist • ' • 

Das Verfahren/auf Elastomere aller Klassen, die in einem 

Extruder bearbeitet werden k5nnen, anwendbar. Beispiele 
umfassen Naturkautschuk, JPolyisobutylerr, Butyl-, 
Chlqr butyl-, • -Polybutadlen-, Butadien-Styrol-, Xthylen- 
Propylen- , * Xt by len-Propylen-Dien-Terpolymer- Elastomere 
und Gemische derselben miteinander und mit. thermoplastischer 
Polymeren. Gemische von Elastomeren und Plasten^ 
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in jedem VerhSltnis, werden durch die erf indungsgemftfie 
Verarbeitungstechnik verbessert* 

Eine Klasse von TrSgern oder Grundmaterialien, die fUr die 
erfindungsgemSfien Klebstoffe verwendet -werden^ kann 
entweder PolySthylen, isotaktischesj d»h. kristallines) 
Polypropylen oder ataktisches, d.h» amorphes Polypropyien 
sein .. Das als Trftger verwendet e PolySthylen kann ein 
Molekulargewlcht im Bereich von etwa 2 000 bis 21 000 be- 
sitzen. 

Es ist jedoch bevorzugt, PolySthylen mit einem Molekular- 
gewlcht von 8 000 bis 12 000 zu verwenden. Das in den 
erfindungsgeraSBen Klebstoffen als TrSger geeignete iso- 
taktische Polypropylen sollte eiiien Schmelzflufi (bestimmt 
nach ASTr4 D-123-57T) von 5 bis 500 besitzen. Isotaktisches • 
Polypropylen mit auBergew5hnlich niedrigem Molekulargewlcht 
und einer SchmelzviskositSt bei 177^0 von 3 000 bis 
5 000 cP kann ebenfalls als TrSger zur Herstellung der 
Schraelzkleber verwandt werden. Das ataktische Polypropylen 
sollte eine SchmelzviskositSt, bestimmt bei 177°C unter 
Verwendung eines Brookfield RVS-Viskosimeter mit einer 
Spindel Nr. 6|bei einer Spindelgeschwindigkeit von 20 
U/Min*, von etwa 1 000 bis 15 000 cP besitzen. Alle . 
SchmelzviskositSten, auf die in der vorliegenden Beschrei- 
bung Bezug genommen wird, wurden unter den zuletzt ange- 
gebenen Bedingungen bestimmt* Gegebenenfalls kSnnen als 
TrSger far die neuen Klebstoffe Oemisc'he von jeweils 2 
Oder mehr der^oben angegebeneri Harze verwendet werden. 

Da die gepfropften Polyolefin-Plastikmaterialien dazu 
neigen, etwas brttchiger als ihre" Grundpolymeren zu sein, 
wird durch den Zusatz von Mengen von Icautschukartigen 
Polymeren, wie ftthylen- Propylen-Elastomeren, die Plexibili-^ 
tSt des erhaltenen Gemisches stark verbessert. Diese Elasto- 
meren k5nnen ebenfalls gepfropft sein. 
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Zusatzlich zur Verbesserung der PlaxibilitSt der ge-- 
pfropften Polymerenainacht, es weiterhin der Zusatz vori 
geeigneten kaiitschukartigen Polymeren den gepfropften Poly- 
meren, wenn siSffiaterialien wie, Wachsoi, Harzen, 6X und 
dgl- gestreckt sind, mSglich, die physikaliache Festigkeit 
aufrecht zu^erhalten. Dies ist eine wichtige Betrachfcung, 
die sowohl/Kosten des Endproduktes erniedrigt, als auch 
die Schmelzy iskos.it at der Gemische, die merkbare Mengen 
des modifizierten Polyolefins enthalten, reduziert. 

Das Harz und die polymeren klebrig-machenden Itittei,wie 
beschrieben, kSnnen in den erfindungsgemafien Pormulierungen 
in Mengen von etwa 10 bis 1 000, vorzugsweise 20 bis 500 
und insbesondere von 50 bis 250 Gew. -Teilen/lOO Gew*.-Teilen 
der elastoraeren Koraponente vorhanden sein. 

Wird den Pormulierungen ein Wachs zugesetzt, so kann es 
in Mengen von etwa 50^bis etwa 500 j vorzugsweise 50 bis 
250 und insbesondere /lOO bis .200 Gew, -Teilen der elastomeren 
Komponente vorhanden sein, Der Polyolef in-Trager kann in 
Mengen von etwa 50 bis 1 500 Gew.-Tdlen/lOO Gew.-Teilen, 
vorzugsweise 75 bis 500 und insbesondere von 100 bis 250 
Gew.-Teilen des elastomeren Copolymeren vorhanden sein. 

Es ist verstandlichj daB entweder alle Oder- ein Teil 

der elastomeren Komponente oder der plastisohen Komponente ^ 

d.h. der TrSgerkomponente , gepfropft sein kann* . 

Bei der Herstellung der Klebstoffgemische der vorlie- 
genden Erfindurig. kOnnen die plastischen und elastomeren 
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Polyolefin-Komponenten, bevor sie wie vorstehend be- 
schrieben in einem Extruder gepfropft werden, yorgemischt 
werden. Umgekehrt kann eine dieser Komponenten getrennt 
in einem Extruder gepfropft werden und dann mit der 
anderen^ nicht -gepfropft en Komponente In einem. Mischer 
mit hoher Scherkraft, wie einem Banburry -Mischer, einer 
Mtthle, einem Kneter, einem Mischextruder und dgl. gemischt 
werden (oder beide kSnnen getrennt gepfropft werden und 
dann gemischt werden), 

Werden klebrigmachende Mitt el, d.h. Harze, Modififcatoren, 
d*h* EVA*-, Verdttnnungsmittel, d.h. Wachse, und ZusHtze 
verwendet, so werden die thermoplastischen Komponenten 
in einem erhitzten Kessel, Schattelvorrichtung (churn), 
Kneter oder Mischer gebracht und bei einer Temperatur 
von 93 bis 20k^C geschmolzen. Die gepfropften plastischen 
Polyolefin- oder gepfropften plastischen/ elastomeren 
Polyolef in-6emische und andere ZusStze werden anschliessend 
langsam in das geschmolzene Gemisch eingertthrt» Das 
gesamte Gemisch wurde anschliefiend unter Erhitzen gemischt , 
bis ein glattes homogenes Gemisch erhalten wird. 

Das endgaitige Schmelzkleber-Gemisch kann dann direkt ver- 
wendet werden, oder kann in Strdng^ oder Tablettenform 
extrudiert werden oder zur Verwendung in einem geeigneten 
HeiBschmelZ: -Apparat *( hot melt applicator) in Span- oder 
Pulverform gebracht werden • Es kann ebenfalls in einen 
Film Oder eineBahnform fUr die nachfolgende Verwendung 
gegossen oder extrudiert werden. In solchen geformten 
Pormen kann es zwischen die zu verbindenden Substanzen 
gebracht und anschliefiend durch Hitze und Druck aktiviert 
werden* Die erf indungsgeraSBen Klebstoffe konnen durch 
jeden der gewShnlich vom Praktiker verwendeten HeiB- 
schmelz -Apparate auf gebracht werden. Obgleich diese Ge- 
mische in jeder vom Praktiker als ntttzlich betrachteten 
StSrjke aufgebracht werden kann, ist es bevorzugt, uberzugs 
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starken von 12,7 fx bis 635,0 /i (0,5 mil to 25. mils) ... 
zu verwenden. 

Da die gepfropf ten Polyolef ine in verdttnnten iJlen wie . 
paraff inischen KautschukverfahrensSlen, d.h. . 
kommerziellen Produkten wie Plexon, relativ unlSslich sind, 
kOnnen die aus den gepfropf ten Polyolef inen erhaltenen 
feinen Partikeln verwendet werden, tun diese Materialien 
in Form von Plastisolen anzuwenden. 

Die nach der hierin beschriebenen beyorzugten Technik herge-- 
stellten gepfropften Polyolef ine, wie Polypropylen, besitzen 
bei raSBig erhShten Temperaturen aufiergewBhnlich hohe Klebe- 
festigkeit, dih. Uberlappungs-ScheradhSsionen bei 121°C 
von Aluminium an Aluminium von etwa 17,6.kg/cm^ C250 pjsi). 
Die Heifibindefestigkeit. (hot bond strength) des Schmelz- 
klebers ist beachtlich hSher als die^, die mit konventionellen 
Schraelzklebern erhalten werden kann^ 

Einfaches Mischen des modif izierten gepfropften Polymeren 
zur Herstellung eines endgdltigen HeiSsehm.elz-Gemisches 
mit den Schmelzkleberkoraponenten verbessert die adhSsiven 
Eigenschaften beachtlich. Z.B* hatte ein 60/io-^Geinisch 
von mit 6 % AcrylsSure modif iziert em Polypropylen und . 

% Vistalon 3708, ein kommerziell verfUgbares 
fithylen/Propylen-Elastomeres bei 22^2^0 eine Uberlappungs- 
Scher-Bindefestigkeit von Aluminium an. Aluminium von 
^2,2 kg/cm (600 psi). Das Qemisch besafi ebenfalls 
bei 82°C eine SchSladhSsion an' Aluminiumf olie yon etwa ' 
2,32 kg/cm (13 pounds per inch). 

Daher wird bemerkt, dafi obgleich das Mischen der Pfropf- 
komponente mit den anderen Komponenten des Schmelzkleberge- 
misches ein wichtiges Merkmal- der vorliegenden Erfindung ist^ 
umfaBt eine besonders bevorzugte AusfUhrungsf orm der vor- 
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liegenden Erfindung das Mischen des plastischeri TrSgers . 
und der anderen olefinischen Komp orient en, d.h. der 
Elastomeren, in dem plastischen TrSlger vor dera Zusatz 
der klebrigmachenden Mittel, Wachse und andere Materialien 
und das Pfropf en der Monomeren gemafi dem vorangehenden 
Extruder-Pfropfverfahren direkt^auf das Gemisch aus 
Elastomeren und Plasten* . Nachfolgend kSnnen die 

anderen Komponenten der gepfropften Komponente. zuge-: ' 
setzt warden, was zu dem endgUltigen Schmelzgemisch ftihrt. 

Wurde z.B. das 60 /40-Polyprop33en /Vis talon 3708 (EPT)- 
Gemisch, das vorstehend erwShnt wurde, in dem erf indungsge- 
mafien Extruder-Modif izierungsverifahren direkt mit Acryl- 
sSure gepfropft, so zeigte das resultierende gepfropfte 
Gemisch bei 82^0 SchSladhSsionswerte von etwa ^,4? kg/cm 
(25 pounds per inch). Die Adhasit)n verbesserte sich urn 
etwa 100 ?,wenn die ialastomeren und plastischen Schmelz- 
Bestandteile zusammen im Extruder gepfropft warden. 

Durch Verwendung der erf indungsgemafien Technik werden 
einige sehr signif ikanten Vorteile erreicht. Diese Vorteile 
kSnnen wie folgt zusammengefaBt werden: 

a) Sehr hohe Scherbindefestigkeit wird erhalten, 

b) diese sehr hohe Scherbindefestigkeit kann bei erhShten 
Temperaturen aufrechterhalten werden. 

Selbst wenn das gepfropfte Produkt mit einem Elastomeren 
biegsara gemacht wurde, kSnnen Bindef estigkeiten erhalten 
warden, die mit denen kommerzieller Produkte vergleichbar 
sind. Werden Materialien unter Verwendung der erfindungs- 
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gemSfieri Gemische an Metalloberfiachen geburiden, so 
ist das Versagen (failures } ^ das auf tritt^ entweder koh£Lsives 
Oder Grenzschicht-Versagen. Konventionelle MateriaXien 
auf Basis von Xthylen-Vinylacetat-Komponenten tendieren 
dazu^ adhSsiv zu versagen. ' . 

KohSsives Versagen tritt auf, wenn die geklebte Verbindung 
innerhalb der Klebstof f-Schicht bricht • AdhSsives Versagen 
tritt auf, wenn sich der polymer e Klebstoff sauber von 
dem Testsubstrat abschSlt. Grenzschicht-Ver&agen sind 
ahnlich wie kohSsives Verfahren insofern, als sie innerhalb 
der Masse des Klebstoffes selbst auftreten, aber insofern 
differieren, als sie in der Schicht der Klebstoffmasse 
meist ' unmittelbar am Testsubstrat auf tret en. Bei einem 
Grenzschicht-Versagen verbleibt ein dUnner Rest des 
Klebstof^fes auf dem Testsubstrat. . 

Die nachfolgenden Beispiele dienen der ErlSuterung der 
vorliegenden Erfindung. 

Beispiel 1 

Nachfolgend vrerden verschiedene Mat.erialien irn Oberlappunga- 
Scher-Adhasionstest und Zug-Adhasionstest ausgewertet. 
Diese Materialien waren ein mit AcrylsSure modlfiziertes 
Polypropylen, das 6 Gew.-^ AcrylsSure (Isomeres), die . 
wie vorstehfend heschrieben hergestellt wurde enthielt, 
ein 60/^0-Gemisch dieses Polypropylens mit Vistalon 3708, 
ein kommerziell verfiigbares Xthylen/Propylen-Dien-Mohoraer - 
Elastomeres und ein Elvay 150-(Xthylen-Vinylacetat) Co- 
polymeres. Die Ergebnisse sind in Tabelle I zusammenge- 
faBt. 
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Tabelle I CPortset'zuhg) 



Bemerkungen: 



Elvax 150 ist ein Kthylen-Vinylacetat-Copdymeres^ das 
53 % Vinylacetat enthalt. Diese besondere Art -wird von 
DuPont fur hohe spezifische AdMsion an Aluminium und 
anderen nichtpor5sen OberflSchen vorgeschlagen. 

17,6 kg/cm (250 lbs) war die maximale Kraft ^ die durch . 
die Belastungszelle auf der Zerreifimaschine, die von. 
einer fttr die Verwendung geeigneten erhitzten Kammer 
umgeben war 5 nachgewiesen werden konnte. 

In einer frUheren Arbeit, die die Verwendung von Carboxy- 
terminiertem Polyisobutylen zur Modif izierung von Epoxy-? 
Verbindungen umfafite, wurden zur Kontrolle fUr eineh 
komraerziellen Epoiy-Klebstoff Oberlapp^ungs-Scher-Ad- 
hasiohswerte von 55,5 kg/cm^ (790 psi) bei 22,2^C und 
7,03 kg/cm^~ (100 psi) bei 121^C erhalten. 

Testproben wurden durch Aufbringen des geschmolzenen- 
Pblymereh aaf vorgeheizte Aluminiurasttlckef hergestellt. 
Um einen adequat eri Oberf lachenkontakt zu erreicheni * 
wurde. lediglich Hand-Druck angewandt. 
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Beispiel 2 

Die gleichen Zusammensetzungen v;ie die in Beispiel 1 be- 
schriebenen wurden weiter in einem Ablttseadhasionstest 
bei 82^C ausgewertet, 

Weiterhin wurden auch verschiedene Gemische von mit 
Acrylsaure modifiziertem Polypropylen, Athylen-Propylen- 
Copolymerisat und einem Polyisobutylen (Vistanex MML-120) 
in dem AbiaseadhSsionstest bei 82^C auagewertet. Die Er- 
gebnisse^ dieser Versuche sind in Tabelle II zusammenge- 
stellt* 
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Bemerkungen zu Tabelle II: 

Nicht modifiziertes Polypropylen und unvennischtes 
VISTALON 3708 weisen Uberhaupt keine Adhasion an Aluminium- 
folien auf , wenri derartige Proben in der gleichen Weise 
hergestellt werden. 

Mit Acrylsaure modifiziertes Polypropylen als 30lches ist 
spr5de. Das eoyiO-Gemisch mit VISTALON 3708 und das' 
50/50-Gemisch mit VISTANEX Mr4 L-120 sind steife Materialien, 
jedoch nicht sprOde. Die Gemische, die einen ilberwiegenden 
Anteil an VISTALON 3708 auf weisen, sind sehr biegsaro und 
kaut3Chukartig,ahnlich den Klebstoffen aus fithylen-Vinyl- 
acetat-Copolymerisaten . 

Die Testproben wurden hergestellt, indem man bei 177^0 
BlBcke formte und mit Aluminiumfolie bedeckte, die die 
Haifte des Pormhohlraumes ausfttllten. Der zum Binden einge- 
setzte Druck bestand lediglich in der Kraft, die durch das 
viskose, geschmolzene Polymerisat ausgeiibt wurde, da die 
Fbrmfaohlraume offene Rander batten und nicht vollstandig 
geschlossen waren. 



Beispiel 3 

Eine Reihe von Zusammensetzungen, die hauptsachlich den- 
jenigen entsprachen, die vorstehend beschrieben wurderi, 
wurden ebenfalls in dem Abloseadhasionstest bei 82°C aus- 
gewertet, wobei Baumwollgewebe mit Hilfe eines modifizier- 
ten Chlorbutylkautschuks, der in exnem L5sungsmittel gelSst 
wurde, an verschiedene Kunststoffproben gebunden wurde. 
Chlorbutylkautschuk ist ein im Handel erhaitlicher, leicht 
chlorierter Butylkautschuk. Die Ergebnisse sind in Tabel- 
le III zusammengestellt. 
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Bemerkungen zu Tabelle III; 

Kunststoffproben venvendete Material war einfach ein modi- 
fxzxerter Chlorbutylkautschuk TM, geiast in einem LSsungs- 
nattel ohne zusatzliche AdhMsionspro.otoren, klebrig^achen- 
de Mxttel Oder Verstarkungsndttel. Es wurde featgeatellt 
dafi dieses Material eine AblSaeadhSsion an Stahl bei 82°C 
von nur O.O89 kg/cm hatte und hachstens eine AblOseadhSsion 
an Stahl von 0,767 kg/cm aufwies. wobei jedoch ein Ad- 
• hMsionsbruch auftrat, wenn es mit eine« Adhasionspromotor 
mod^fiziert worden war. 

Die fehlerhaftereh Ergebnisse der Abiaseadhasion «it hShe- 
ren Spxtzenwerten zusaimnen ndt der Tendenz z« Kohasions- 
brUchen innerhalb der KaltbindeadhSsion zeigen an, dafi 
dxeser modif izierte Chlorbutylkautschuk besser an dem Mt 
Si.ure .odifizierten Polypropyien als an Oblichem Polypropylen 
anhartet. Die Testproben fUr diese KaltbindeadhSsionlver" 
suche warden hergestellt, inde. „.n zuerst das Baumwollge- 

ITI .T" Kautschuk-Kleber Uberzog 

Nachdem dieser erste Oberzug getrocknet war, wurde auf das 
Gewebe und den Kunststoff ein bindender ttberzug aufgetragen 
worauf aewebe und Kunststofr zusa^engepreBt wurden! dL ' 
Abiaseadhasionsversuche wurden einige Tage spSter durchge- 
fahrt. urn sxcherzttstellen, dafi das LBsungsmittel vollstSn- 
dig yerdampft war. •^->.a*'«in 



Beispiel if 



ZIT T' vorstehenden Zu.a„^„set.u„ge„ wurden in 

diEkeit hin untersucht. Die Ersebnisee sind i„ labelle IV 
zusammengestellt. "-"exie j.v 
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Bemerkungen zu Tabelle IV: 

Die Testproben, die nach einer 2i»-stttndigen Immersion 
keine bedeutende VerSnderung Oder nur eine Quellung zeigten, 
veranderten sich auch nicht merklich, nachdem sie eine Woche 
lang in Immersion gehalten waren. 

Nicht modifiziertes Polypropylen, Escon 115, zeigte nach 
einer Woche in Hexan, in Toluol und in PerchlorSthylen ge- 
wisse Erweichungserscheinungen, jedoch nicht in eineia be- 
deutenden AusmaB^ ... 

Hit Ausnahme der Proben von Escon 115 wurden alle Immersions- 
verauche mit Polymerisatproben. durchgefilhrt, die fttr die 
AblSseadhSsionsversuche bei 82^C an Aluminiiunfolie gebunden 
waren. Die Probe von Elvax 150 lOste sich von der Polie, 
wenn sie in Isopropanol gelost war, sie lOste sich dabei 
.aber nicht und Snderte auch nicht ihre Gestalt, Das mit Saure 
modifizierte Polypropylen wies keine Anzeichen einer AblSsung 
in irgendeinem der LSsungsmittel auf • Das Gemisch von mit 
SMure modifiziertem Polypropylen und VISTALON 3708 quoll in 
drei LSsungsmitteln, nSmlich in Toluol, Hexan und Perchlor- 
athylen, was eine merkliche Verwerfung und KrSuselung der 
Testproben verursachte aber nur wenig AnlaB zu einer Abl8- 
sung gab. 



Beispiel 5 

Verschiedene Gemische des gleichen mit saure modifizierten 
Polypropylen mit anderen thermoplastischen Verdiinnungsmitteln, 
die im Handel erhSltlich sind, wurden hergestellt. Die Pro- 
dukte xfurden im Hinblick auf ihre Plexibilitat , ihr Aussehen 
und ihre Adhasion an Metall ausgevrertet . Die Ergebnisse sind 
in Tabelle V zusammengestellt . 
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Bemerkungen zu Tabelle V: 

Die Gemische wurden hergestellt, indem man eine kleine 
Dose mit Polypropylen auf einer Heizplatte erhitzte und die 
VerdUnnungsmittel von Hand einruhrte. Das Einmischen der 
flussigen ZusStze in das ziemlich viskode Polypropylen liefl 
sich nur mit Schwierigkeiten durchftlhren. In vielen PSllen 
traten infolge von ttberhitzung Verfarbung und Zersetzung 
ein. 

Ein.'.anderer Grand aufier der Entwicklung von AdhSsionskraft , . 
aus dem man bevorzugt, den Kunststoff und das Elastomere 
vor dem Strangpressen und vor. dem Pfropfen zu vermischen, 
besteht darin, daB hSufig das Vermischen des Pfropfpoly- 
meren und des Elastomeren im AnschluB an die Bildung nur des 
gepfropften Kunststoffs allein viel schwieriger ist, da die 
beiden Bestandteile unvertrMglich sind. Wenn das Polypropylen 
so modifiziert wurde, daB es starke AdhSsionseigenschaften 
hat, tendiert es dazu, stark an HetalloberflSchen des 
Banbury-Mischers oder ariderer Apparate, in denen mit hoher 
Scherkraft gemischt wird, und die zum Mischen des modifi- 
zierten Polypropylen mit dem Elastomeren eingesetzt werden, 
anzukleben. 



Beispiel 6 

In diesem Beispiel wurde ein anderes, mit mehr saure modi- 
fiziertes Polypropylen mit anderen Materialien gemischt die 
ablicherweise in HeiBschmelzklebern, wie Xthylen-Vinylacetat- 
Copolymere, eingesetzt werden, um ihre HeiBbindekraft zu 
verbessern. Das mit SSure modifizierte Polypropylen wurde 
auch einem HeiBschmelzkleber auf der Basis eines Gemisches 
aus einem Polymerisat und einem Wachs zugesetzt und verlieh 
diesem Adhasionseigenschaften. Die Ergobnisse dieser Ver- 
suche sind in Tabelle VI zusammengestellt. 
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Beinerkungen zu Tabelle VI: , 

1, Die schlechte ttberlappungsscheradhSLsion dea 50/50^ 
Gemisches von mit saure modifiziertem Polypropylen und 
Elvax ^0 bei 121^0 wurde wahrscheinlich durch das viel ge- 
ringere Molekulargewicht des Elvax 210 verursacht. 

2. Das 25/75-Gemisch aus EPM und Wachs beat and aus 25% 
eines Xthylen-Propylen-Copolymerisates mit einem Gehalt 
von etwa 90^ an und 75% eines Wachsgemisches aus 82$ 
Paraffinwachs und 12% eines mikrokristallinen Wachses. 

5. ' Gemische des mit saure modifizierten Polypropylen mit 
der MPR von 200 mit einigen Materialien, wie z.B. SBR- 
Blockelastoraeren, waren schwierig herzustellen und spr5de» 

ij. Das gepfropfte Polymerisat verbessert betrSchtlich die 
Adhasionswertet von ttblichen Heifischmelzklebern. 

5, Das Pfropfpolymere mit der MPR von 200 war im geschmol- 
zenen Zustand ieichter zu bearbeiten als die Pfropfpoly-- 
meren mit einer MPR von 50, auch wenn es im abgekiihlten 
Zustand sprSder war. 
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Beispiel 7 

In diesem Beispiel warden eine Reihe von Versuchen ausgefaurt, 
urn zu zeigen/ daB die mit SSure- gepfropften Mischungen von 
Polypropylen und einem kautschukartigen Xthylen-Propylen- 
Gummi l^rdUnnungsmittel auf nehmen kSnnen und trotzdem ihre 
Klebeeigenschaften behalten. Diese VerdUnnungsmittel. setzen 
die Schmelzviskositat dieser Schmelzen herab. 

Die Ergebnisse .sind in den Tabellen Vli und Vila zusfammenge- 
fafit*. 
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Tabelle Vila 

Wirkung von Weichmachern auf mit Acrylsaure 
modifizierte Mischungen von EP-Kautschuk und 
Polypropylen " 

Pellets des Polymeren wurden zu Weichmacher im VerhMltnis 
des Polymeren zum Weichmacher von 1 : 1 gegeben und drei 
Wochen bei Zimmertemperatur aufbewahrt. Der relative 
Grad der Schwellung der Pellets wurde dann festgestellt. 

Aufstellung in der Reihenfolge 
Weichmacher-Zusammensetzung der relativen Schwellung 

PLEXON® 845 Parafifinai 0 kein Schwellen 

50/50 FLEXON 8M5/DTDP i 
50/50 PLEXON 845/Jayflex 205 2 
Ditridecylphthalat 3 
50/50 DTDP/Jayflex 205 ^ 

Jayflex 2o5 NaphthenSl 5 100 % Volumenzuwachs 

E§ ist zu bemerken, daB die Verdiinnungsmittel . 

nicht nur Kosten^insparen, sondern auch die Schmelzviskosi- 

tat der harten, aber flexiblen Mischung von gepfropftem 

Polypropylen/Sthylen-Propylen-Copolymer-Elastomerem herab- 

setzen. 



Beispiel 8 

Dieses Beispiel zeigt, daB verglichen mit Kthylen-Xthylacry 
lat-Polymeren, die fUr die Benutzung als Schmelzkleber be- 
stimmt sind," die AcrylsSure gepfropften Polypropylene und 
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Mischungen, modifiziert rait einem kautschukartjigen Elasto- 
mer en, eine bedeutend grofiere Haf tf Shigkeit bei el'hbhte'n 
Temperaturen zeigen. 

Eine Reihe von' Zu'sammensetzungen wurden .hergestellt, uia 4ies 
zu zeigen. Die Ergebni&se sind'in der TabeUe VTIi zusaminen 
gefaBt. 
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1. Wie aus den Daten selbst entnommen werden kann» zeigen 
die mit AcrylsSure modifizierten Polypropylene weit 
Uberlegene Adhasionseig;enschaften und Pestigkeit bei 
wenig erh5hten Tempera tur en, d.h. 120^ C. Die Rthylen- 
Kthylacrylat-Copolymeren zeigen bei dieser Teinperatur 
nahezu keine Pestigkeit. 

2. Aus anderen Versuchen ist es bekannt, dafi die Athylen--" 
struktur der fithylen-Sthylacrylat-Copolymeren diese 
befShigt, Mischkristalle mit Wachs zu bilden, um so* 
heiJBe Schmelzen auf Wachsbasis zu verstarken. Die 
sfturemodifizierten Polypropylene, die kein fithylen- 
Propylen-Elastomer enthalten, sind nicht gut vertrSglich 
mit Wachssystemen. 

3. Die Sthylen-Xthylacrylat-Copolymeren sind recht flexibel, 
w&hrend die sSuremodif izierten Polypropylene dazu neigen, 
etwas sprSde zu sein • 

^. Sowohl Xthylen-fithylacrylat-Copolymere (EEA) wie auch mit 
Acrylsaure modifizierte Polypropylene zeigen schlechte 
Stabilitat im Schmelztiegel. EEA /Wachs systeme entfSrbten sich 
nach 72 Stunden bei 150^ C, obwohl sie Antioxydationsmittel 
und Stabilisierungsmittel enthielten* 

5. Die sSluremodifizierten Propylene sind nicht nur bemerkenswert 
wegen ihrer hohen Bindungskrafte bei Zimmertemperatur, sondern 
auch far ihre Pfihigkeit, angemessene BindungskrSfte bei er- 
h5hten Temperaturen zu behalten. Diese letztgenannte Eigen- 
schaft ist wichtig fttr solche AnwendungsfSlle, in denen 
Klebstoffe Oder Uberzttge der Behandlung in Autoklaven Oder 
in kochendem tfasser untejworfen i^erden* 
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Beispiel 9 . ' 

Mehrere Klebstof fmischungen warden aus gepfropften Polymer- 
komponenten und ungepfropf ten Kbmponenten hergestellt . 

Diese Mischungen wurden bei -23° C auf ihre Haf tfShigkeit bei 
Schlag geprUft. 

Die Ergebnisse sind in Tabelle IX zusammengefafit . 

Tabelle IX 

SchlagadKagion bei niedrip^en Temperaturen 

Oberlappungsschermuster wurden auf -23° P gebracht und dann 
manuell in eine Richtung normal zur Bindelinie aufgeschlagen. 

Geprttfte Muster . . 

25/75 -^1^ % saure 200 MPR pp/Kraton llo7. erfplgreich 
50/50 % SSure 200 MPR pp/Elvax 40 erfolglos 



Elvax ko erfolglos 

50/50 EP-pp/PLEXON 8^*5 ' erfolgreich 

50/50 - EP-pp/Jayflex 2o5 erfolgreich 

50/50 EP-pp/Eastobond M5H erfolglos 

50/50 EP-pp/Parmo petrolatum erfolglos 

50/50 EP-pp/Indopol H-lOO erfolglos 



EP-pp = 60 ? Polypropylen & kO % VISTALON 37o8 mit ^4 % SSure 
und MPR-V/ert von 1.8. 
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Kraton 1107 ist ein Styrol-tsopren-Blockpolymeres mit Klebe- 
eigenschaften und ungefShr 20 Gew.-JK Styroi- von der Pirma 
Shell. 

Elvax Mo ist ein Venylacefcat-Kthylen-Copolymeres mit MO % 
Vinylacetat und einem Schmelzindex von 57. 

Die anderen Materialien sind handelsUbliche Weichmacher Oder 
VerdUnnungsmlttel fUr Elastomere. Sie sind billig und nUtzlich 
insoweit, als sie die teureren Polymerkomponenten ersetzen 
und gleichzeitig die an sie gestellten Porderungen erfUllen 
konnen. 

Zwischen 1 und 100 % der olefinischen Komponente der bei 
Hitze schmelzenden Zusaimnensetzung kann gepfropft sein. 

Allgemein enthSlt die erfindungsgemSB, bei Hitze schmelzende 
Zusammensetzung von 5 bis 95, vorzugsweise 20 bis 80 ind 
besonders bevorzugt i|0 bis 60 Qew.-$ einer thermoplastischen = 
Komponente und 95 bis 5, vorzugsweise 80 bis 20 uijd insbesondere 
bevorzugt 60 bis HO Gev,-% der gepfropften Komponente. 

Eine solche bei Hitze schmelzende Zusammensetzung kann als solchf 
als fertiges Produkt benutzt werden oder in Mengen von 40 bis 
95 Gew.-g als klebende Zwischenproduktkomponente fUr eine 
fertige Klebstoffzusammensetzung. 

Eine bevorzugte olefinische Komponente enthfllt eine Mischung 
von 9 bis 80, vorzugsweise HO bis 60 Gew.-J« eine* Polyolefin- 
kunststoffs mit 91 bis 20, vorzugsweise 60 bis i»0 Gew.-% 
oines Polyolefinelastomeren, in der entweder eine oder beide 
Komponenten gepfropft sind. 
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Pat entanspriiche : 

1. ) Schmelzkleber, enthaltend ein Gemisch von 

A) 5 bis 95 Sevr,-^ einer thermoplastischen. Komponente, 

B) 95 bis 5 Gew,-J{ eines Polymeren, das mit 0,1 bis 50 Gew.-? 

(a) einer ungesSttigten C^- bis C^Q-Monocarbdhsaurey ' 

(b) ungesattigten PolycarbonsSuren Oder 

(c) dereri Derivaten als Monomerea , gepfropft wurde, imd 

C) deren GemisQhe; 

2. ) Kleber nach Anspruch 1,. dadurch gekennzeichnet, dafi 
der* Thermoplast gepfropft wurde. 

3. ) Kleber nach Anspruch 1 Oder 2, dadurch gekennzeich'net, 
dafi das Polymere ein Elastomer ist. 

h.) Kleber nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet , daB 
das Polymere ein Elastomeren- und ein Thermoplasten-Gemisch 
ist, wobei beide gepfropft wurden.. 

5*) Kleber gemSB Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet , dafi 
die Pfropfung gleichzeitig auf ein Gemisch des Elastomeren 
und des Thermoplasten durchgeftthrt wurde. 

6. ) Kleber nach einem der AnsprUche 1 bis 5, dadurch 
gekennzeichnet , dafi er zusStzlich ein klebrigmachendes 
Mitt el enthait. 

7y) Kleber nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet , dafi 
das klebrigmachende Mittel in einer Menge. von 1 bis 75 
Gew.-J2 vorliegt. 

8.) Kleber nach einem der AnsprUche I bis 4, dadurch ge- 
kennzeichnet, dafi der Therraoplast aus einem C^- bis C.^- 

2 10 

Polyolefin, aus tfachsen, Athylen-Vinylacetat-Copolymeren, 
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Polyamiden, . Polyestern oder "deren Gemischenbesteht. 

9. ) Kleber nach einem der AnsprUche 3 bis 8, dadurch ge- 
kennzeichnet 3 dafi das Blast omere ein fithylen-Propylen-Co- 
polyraer oder Sthylen-Propylen-Dienraonomer-Terpolymer, 
Polyisobutylenelastomer, Butylkautschukelastoraer, Chlor- 
butylelastoraer oder ein Gemisch dieser Elastoraeren ist, 

10. ) Kleber nach einem der AnsprUche 1 bis 9> dadurch ge- 
kennzeichnet, daft die CarbonsSure eine AcrylsSure ist- 

11. ) Kleber nach -einem der AnsprUche 1 bis 10, dadurch 
gekennzeichnet, daft das Polymere besteht aus: 

A) 9 bis 80 Gewi-5f eines Cg- bis C^Q-Polyolefinplasten, 
der 1 bis 20 Qew.-JE gepf]^fte Acrylsaure enth&lt» 

B) 20 bis 91 Gew.-% eines Xthylen-Propylen-Polymeren, 
Xthylen-Propylen-Dienmonomer-Copolymeren, Butyl- 
kautschuk, Chlorbutylkautschuk^ Brombutylkautschukoefer 
Sulfo-Xthylen-Propylen-Dienmonomer-Kautschuk, der • 

1 bis 20 Gew,-? einer gepfropften Acrylsaure enthSlt^ 
als Elastomer. 

12. ) Verfahren zur Herstellung eines Schmelzklebers , da- 
durch gekennzeichnet, daft man 

A) ein elastomeres Polymeres mit 

B) einem plastischen Polymeren vermischt, und anschliefiend 
auf dieses Gemisch etwa 1 bis 20 Gew.-JK einer unge- 
s&ttigten Mono- oder Dicarbonsfture oder einem Derivat 
derselben pfropft. 

13. ) Verfahren nach Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, 
daft man die Pfropfung in einem Extruder ausfUhrt, 

14. ) Verfahren zum Verkleben zweier Stoffe miteinander, 
dadurch gekennzeichnet, daft man 

A) auf ein C^- bis C^Q-Polyolef in 1 bis 20 Gew.-% 
einer C-.- bis C^^-Mono- oder PolycarbonsSure oder 



309842/1098 



2316614 

ein Derivat derselbisn-.aufpfropft, 
B> aus dem gepfropften Polymeren einen PormkSrper her- 
stellt, - 

C) den Porrak5rper zwischen die zwei Stoffe einfflhrt, und 

D) die beiden Stoffe unter geeignetem. Druck.erwarmt. 

15*) Verfahren nach Anspruqh l4, dadurch gekennzeichnet, 
daft der ForrakSrper eine Polie ist. 

16. ) Verfahren nach Anspruch 14, dadurch gekennzeichnet^ 
daft der Pormkarper ein Gewebe ist. . * - 

17. ) Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, 

» . . ' ■■ • 

dafi das Gewebe Vliesstoffe enthalt, - 

Pttr: Esso Research and Engineering Company 

.Dr.W.Beil. 
Reehtsariwalt 
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